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摘要: 求解初始时刻子体活度不为零时两个子体级连衰变动力学方程, 给出 �谱分

析测量不平衡铀系和钍系核素活度的计算公式. 作为应用测量了两个沉积物样品中

的
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224
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1 � 引言

天然铀放射系和钍放射系核素种类多,化学性质差异大, 核素半衰期的跨度大, 可用来示

踪各种时空尺度和各种性质的海洋学过程,提供丰富的海洋物理、化学、地学和生物学信息,受

到海洋学家的重视, 但是正是由于各种核素化学性质差异很大, 常用的 �谱、 计数测量这些

核素时需要建立不同的样品处理程序,费时、费力,所以人们试图寻找能同时测量各种核素的

方法. HPGe�谱方法因具有制样简单,可同时测量多种核素的优点,在很大程度上弥补了�谱

和 计数法的不足,在海洋学研究中得到广泛应用[ 1~ 6] .

在人们关注的铀系和钍系核素中, 一些核素例如238U, 226Ra, 228Ra, 228Th,�谱方法并不能

利用自身发出的 �射线测定其含量, 而是利用子体核素衰变发射的 �射线达到测量的目的.

所以,为了减少数据处理的麻烦,很多研究中明确或不明确地假设�射线发射核与待测核素达

到了衰变平衡. 海洋环境中很多情况下这种假设并不成立,再加上如果待测核素所利用的子

体核素的半衰期与实验研究所能等待的时间相比又不是很短,或者子体核素也是待测核素,则

不能利用衰变平衡假设. 事实上
234

T h,
222

Rn,
224

Ra等较短寿命的核素也已被广泛应用于海洋

学研究
[ 7~ 20]

, 例如通常利用
234

T h的�射线测定
238

U .
234

Th 的半衰期为 24�1 d,其与母体达

到衰变平衡按 5个半衰期算要等 120 d, 而且海洋学研究中在通常情况下234Th本身的活度也

是研究者意欲得到的. 如果等到234T h与238U 达到衰变平衡, 则需等待较长的时间, 且得不到

采样时234Th的活度. 在子体和母体未达到平衡的情况下, 由于受母体和子体本身衰变的影



响,子体核素的活度随时间不断变化,即在不同时间测量得到的子体或母体核素不能代表采样

时子体或母体的活度. 为了得到采样时核素的活度, 需要通过母体与子体的衰变动力学关系

和测量得到的谱数据求得采样时母体与子体核素的活度. 本文将天然铀系和钍系分成238 U-
234

Th,
226

Ra-
222

Rn-
214

Pb(
214

Bi) ,
228

Ra-
228

Ac,
228

Th-
224

Ra-
212

Pb(
208

Tl) 4个子系考虑,通

过测量 234 T h, 214 Pb, 214 Bi, 228 Ac, 212 Pb, 208 Tl 的 �射线, 得到了样品中 238 U, 234 Th,
226Ra, 222Rn, 228Ra, 228Ac, 228T h, 224Ra, 212Pb的活度.

2 � 用于�谱分析的铀系和钍系级连衰变子系

天然铀和钍放射系衰变数据如表 1和表 2所列[ 21] . 由表 1和表 2可以看出,对 �谱方法

表 1� 铀系核素衰变数据

核素 半衰期 衰变类型 衰变常数/ s- 1 主要�射线能量(分支比) / keV( % )

238U 4�468 109 a � 4�98 10- 18

234T h 24�1 d  3�33 10- 7 � 63�29( 3�826) , 92�59( 5�41)

234mPa 1�17 min  9�87 10- 3 � 1 001�0( 0�59)

234U 2�45 105 a � 9�10 10- 14

230T h 7�7 104 a � 2�89 10- 13

226Ra 1�6 103 a � 1�39 10- 11 � 186�2( 3�2)

222Rn 3�823 5 d � 2�10 10- 6

218Po 3�05 min � 3�79 10- 3

214Pb 26�8 min  4�31 10- 3 � 241�9( 7�5) , 295�2( 19�1) , 351�9( 37�1)

214Bi 19�9 min  5�80 10- 4 � 609�3( 46�1) , 1 120�3( 15) , 1 764�5( 15�9)

214Po 1�64 10- 4 s � 4�23 103

210Pb 22�26 a  1�00 10- 9 � 46�5( 4�0)

210Bi 5�013 d  1�60 10- 6

210Po 138�38 d � 5�80 10- 8

206!b (稳定)

表 2� 钍系核素衰变数据

核素 半衰期 衰变类型 衰变常数/ s- 1 主要�射线能量(分支比) / keV( % )

232Th 1�41 1010 a � 1�59 10- 18

228Ra 5�75 a  3�87 10- 9

228Ac 6�13 h  3�14 10- 5 � 338�7( 11�9) , 911�2( 27) , 968�8( 16�3)

228Th 1�913 a � 1�16 10- 8

224Ra 3�66 d � 2�20 10- 6

220Rn 55�6 s � 1�25 10- 2

216Po 0�15 s � 4�62

212Pb 10�64 h  1�84 10- 5 � 238�6( 43�6)

212Bi 60�55 min �, 1�91 10- 4

212Po 2�98 10- 7s � 2�33 106

208Tl 3�053 min  3�78 10- 3 � 583�1( 86, 30�96) , 2 614�5( 99�8, 36)

208!b (稳定)

* 208Tl的两个�射线分支比中的第 2个是相对上一级母体的.
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测定的大多数核素必须利用子体发出的 �射线进行. 除了210Pb可用自身发出的 �射线测量

其活度外,�谱方法利用以下 4个子系子体核素的 �射线测量其母子体核素的活度.

2�1 � 238
U-

234
Th子系

238U 发出的 �射线很弱,不能用于测定238U 的活度,通常利用234T h的 �射线测定238U 的

活度. 由于234Th的半衰期为 24�1 d,经常情况下从采样到谱数据收集之间的时间间隔与之相

比不是很长,即不能保证234T h与之达到平衡,或者234 Th活度是测量工作本身要得到的, 所以

测量样品时必须考虑234Th与238U 的平衡关系. 238U 与234T h构成一个 2级衰变子系.
234U , 230Th发出�射线极弱,且234U , 230Th和子体226Ra半衰期又非常长,不能用子体发出

的�射线测定234U 和230Th, 所以一般情况下不能用 �谱方法来测定234U 和230Th.

2�2 � 226
Ra-

222
Rn子系

226Ra发出 186�2 keV( 3�2%)�射线,一方面由于该 �射线分支比较低, 另一方面,通常 �

谱仪不能将该 �射线与235U 发出的 185�7 keV( 54% )�射线分开,而环境样品中这两条 �射线

强度相差不大, 所以测量226Ra通常是利用其子体214Pb和214Bi发出的 �射线, 其中必须考虑在
226Ra和214Pb, 214Bi之间半衰期为3�825 5 d的惰性气体核素222 Rn与226Ra 的平衡问题. 因此,

就�谱分析而言, 226Ra与222Rn构成另一个 2级衰变子系.

�谱方法只能利用其自身发出的 46�5 keV的 �射线测定
210

Pb. 由于
210

Po 自身不发出 �

射线,又没有子体可以利用,因此不能用 �谱方法测定
210

Po.

2�3 � 228
Ra-

228
Ac子系

232T h发出的�射线强度极弱,但同时子体228Ra的半衰期又较长,所以对不平衡的钍系来

说,不能用 �谱方法来测量232 Th. 228Ra 自身也无 �射线,但其子体228Ac 的 �射线较强, 而
228

Ac的半衰期仅为 6�13 h, 所以
228

Ra与
228

Ac构成 2级衰变模式. 如果实验时间允许,可以等

到
228

Ra与
228

Ac达到衰变平衡.

2�4 � 228
Th-

224
Ra-

212
Pb子系

228T h发出的�射线不适合于测量环境中228Th 的活度. 通常利用子体212Pb和208Tl的 �

射线测定228T h. 由于228Th与所利用的子体之间存在半衰期为 3�66 d的224Ra,且212Pb的半衰

期为 10�64 h, 所以测量时也必须考虑
228

Th,
224

Ra 及其子体
212

Pb 之间的衰变平衡问题, 即
228

T h,
224

Ra 与
212

Pb构成一个 3级衰变子系.

相比较而言,
226

Ra的母体为
230

Th,
228

Ra的母体为
232

Th,半衰期很长,从采样到测量, 包括

收集谱数据所经历的时间内其活度变化对子体活度的影响都很小. 如果这段时间为年尺度,

则必须考虑228Ra对228T h的影响. 以下仅考虑在采样后很短时间内测量样品以及测量时间不

很长时各核素的测量问题.

3 � 级连衰变动力学

经以上分析可知, 具有海洋学意义且又可用 �谱方法测定的天然铀系和钍系核素有
238U , 234Th, 226Ra, 222Rn, 210Pb, 228Ra, 228T h和224Ra. 测定238U 与234T h, 226Ra 与222Rn, 228 Ra与
228Ac和228Th, 224Ra与212Pb时必须考虑衰变平衡问题.

通常在级连衰变动力学研究中,给出 t= 0时除母体核素外, 其余子体核素的原子核数均
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为 0, t 时刻的母体和各个子核素的活度的计算公式[ 22, 23] ,或是只考虑衰变时间较长时子体核

素的贡献[ 24, 25] ,这其实也是一种平衡假设. 本文考虑的是 t = 0时子体原子核素不为 0且衰

变不平衡的情况.

设有衰变链 A 1 ! A 2 ! A 3,各核素的起始原子核素分别为 N 10, N 20, N 30; t 时刻各核素的

原子核数分别为N 1, N 2, N 3; ∀1, ∀2, ∀3 分别为核素 A 1, A 2, A 3 的衰变常数. N 1, N 2, N 3 满足

以下方程:

dN 1

dt
= - ∀1∀1, � � � � (1)

dN 2

dt
= ∀1N 1 - ∀2N 2, (2)

dN 3

dt
= ∀2N 2 - ∀3N 3. (3)

由方程( 1)及 t= 0时 N 1= N 10可得

N 1 = N 10e- ∀1
t
. (4)

把式( 4)代入式( 2)得

dN 2

dt
= ∀1N 10e- ∀

1
t
- ∀2N 2. (5)

解该微分方程并考虑到 t= 0时 N 2= N 20的初始条件可得

N 2 =
∀1N 10

∀2- ∀1
( e- ∀

1
t
- e- ∀

2
t
) + N 20e- ∀

2
t
, (6)

当 N 20= 0时,

N 2 =
∀1N 10

∀2 - ∀1
( e- ∀

1
t
- e- ∀2

t
) . (7)

把式( 6)代入式( 3)得

dN 3

d t
=

∀1∀2N 10

∀2- ∀1
( e- ∀1

t
- e- ∀

2
t
) + ∀2N 20e- ∀2

t
- ∀3N 3, (8)

解该微分方程并考虑到 t= 0时 N 3= N 30得

N 3= N 30e- ∀
3
t
+

N 20∀2

∀3 - ∀2
( e- ∀

2
t
- e- ∀3

t
) + N 10

∀1 ∀2

( ∀2- ∀1) ( ∀3- ∀1)
e- ∀1

t
+

�
∀1∀2

( ∀1 - ∀2) ( ∀3- ∀2)
e- ∀

2
t
+

∀1∀2

( ∀1- ∀3) ( ∀2 - ∀3)
e- ∀3

t
, (9)

当 N 30= 0, N 20= 0时,

N 3 = N 10
∀1∀2

( ∀2- ∀1) ( ∀3- ∀1)
e- ∀

1
t
+

∀1 ∀2

( ∀1- ∀2) ( ∀3- ∀2)
e- ∀2

t
+

∀1∀2

( ∀1- ∀3) ( ∀2 - ∀3)
e- ∀

3
t � (10)

4 � �谱方法测量不平衡铀系和钍系核素活度的计算公式

对用于�谱方法测量铀系和钍系核素的 4个子系而言,由式( 4)、( 6)和( 9)可以得到 t 时
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刻样品中各核素的活度. 对于238U, 226Ra, 228Ra, 228Th, 210Pb:

A 1 = A 10e
- ∀

1
t
, (11)

式中, A 10是 t = 0 时刻 238 U, 226 Ra, 228Ra, 228 Th, 210 Pb 的活度; A 1 是 t 时刻 238 U , 226 Ra,
228

Ra,
228

Th,
210

Pb的活度.对于
234

Th,
222

Rn,
228

Ac,
224

Ra:

A 2 = A 20e
- ∀

2
t
+

∀2A 10

∀2- ∀1
( e- ∀1

t
- e- ∀

2
t
) , (12)

式中, A 20是 t = 0时刻234Th, 222Rn, 228Ac和224Ra的活度; A 2 是 t 时刻234T h, 222Rn, 228Ac和224

Ra的活度. 对于
212

Pb(
208

T l) :

A 3 = A 30e- ∀3
t
+

∀3A 20

∀3- ∀2
( e- ∀2

t
- e- ∀

3
t
) + A 10

∀2 ∀3

( ∀2- ∀1) ( ∀3 - ∀1)
e- ∀1

t
+

∀2∀3

( ∀1- ∀2) ( ∀3- ∀2)
e- ∀

2
t
+

∀2 ∀3

( ∀1- ∀3) ( ∀2 - ∀3)
e- ∀3

t
, (13)

式中, A 30是 t = 0时刻212Pb( 208T l)的活度, A 3 是 t 时刻212Pb( 208T l)的活度.

设收集谱数据开始的时间为 t 1,结束时间为 t 2,在 t 2- t 1 的时间内原子核的衰变数为

D 1= ∀
t
2

t
1

A 1dt = ∀
t

2

t
1

A 10e- ∀1
tdt =

A 10

∀1
( e- ∀

1
t

1 - e- ∀1
t
2 ) = A 10a1, (14)

D 2= ∀
t
2

t
1

A 2dt = ∀
t

2

t
1

A 20e- ∀2
tdt +∀

t
2

t
1

∀2A 10

∀2- ∀1
( e- ∀1

t
- e- ∀

2
t
)dt

=
A 20

∀2
( e

- ∀
2
t
1 - e

- ∀
2
t

2) +
∀2A 10

∀2- ∀1

1
∀1
( e- ∀1

t
1 - e- ∀

1
t

2) -
1
∀2
( e- ∀2

t
1 - e- ∀

2
t

2)

= A 20 b 2+ A 10 b 1, (15)

� � � D 3= ∀
t
2

t
1

A 3dt = ∀
t
2

t
1

A 30e
- ∀

3
tdt +∀

t
2

t
1

∀3A 20

∀3- ∀2
( e- ∀2

t
- e- ∀

3
t
)dt +∀

t
2

t
1

A 10
∀2∀3

( ∀2- ∀1) ( ∀3- ∀1)

� e- ∀1
t
+

∀2∀3

( ∀1- ∀2) ( ∀3- ∀2)
e- ∀

2
t
+

∀2 ∀3

( ∀1- ∀3) ( ∀2- ∀3)
e- ∀3

t dt

=
A 30

∀3
( e- ∀3

t
1 - e- ∀

3
t

2) +
∀3A 20

∀3- ∀2

1
∀2
( e

- ∀
2
t
1 - e

- ∀
2
t

2) -
1
∀3
( e

- ∀
3
t
1 - e

- ∀
3
t

2) +

� ∀2∀3A 10
e- ∀1

t
1 - e- ∀

1
t
2

∀1( ∀2- ∀1) ( ∀3- ∀1)
+

e- ∀
2
t
1 - e- ∀2

t
2

∀2( ∀1- ∀2) ( ∀3- ∀2)
+

( e- ∀3
t

1 - e- ∀3
t
2)

∀3( ∀1- ∀3) ( ∀2- ∀3)

= A 30 c3+ A 20c2+ A 10 c1, (16)

式中,

a1 =
1
∀1
( e- ∀

1
t

1 - e- ∀
1
t

2) , (17)

b1 =
∀2

∀2 - ∀1

1
∀1
( e

- ∀
1
t

1 - e
- ∀

1
t

2) -
1
∀2
( e

- ∀
2
t

1 - e
- ∀

2
t

2) , (18)

b2 =
1
∀2
( e- ∀

2
t

1 - e- ∀
2
t

2) , (19)

c1 = ∀2∀3
e- ∀

1
t

1 - e- ∀1
t
2

∀1( ∀2 - ∀1) ( ∀3- ∀1)
+

e- ∀2
t
1 - e- ∀

2
t

2

∀2( ∀1- ∀2) ( ∀3 - ∀2)
+
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e- ∀
3
t

1 - e- ∀
3
t

2

∀3( ∀1- ∀3) ( ∀2- ∀3)
, (20)

c2 =
∀3

∀3- ∀2

1
∀2
( e

- ∀
2
t

1- e
- ∀

2
t

2 ) -
1
∀3
( e

- ∀
3
t
1 - e

- ∀
3
t

2) , (21)

c3 =
1
∀3
( e- ∀3

t
1- e- ∀

3
t

2 ) . (22)

� � 对于上述用 �谱方法测量铀系和钍系核素的 4个子系而言, 利用子体发出的 �射线测定

母体和子体核素的活度, 即利用实验测定的 D2 和 D 3来推算 A 10, A 20和 A 30.

5 � 活度的最小二乘法计算公式

由以上分析可知,实验测量的 �射线发射核核衰变数D1, D 2, D3 与初始时刻( t= 0)样品

中各个核素的比活度 A 10, A 20, A 30成线性关系,收集谱数据的开始与结束时间一定时 a1, b 1,

b2, c1, c2, c3 是常数, 所以只要在不同时间测量一组 D 1 或 D2 或 D 3 值, 就可求得 A 10, A 20,

A 30. 进行多次谱数据收集时,可以用最小二乘法得到最佳值.

我们考虑式( 15)之二元方程:

D 2 = A 10 b1 + A 20 b2, (23)

对于每一组给定的( b1i , b2i ; D2 i ) , i= 1, 2, #, n,由 n 个方程组成一个方程组. 按最小二乘法

原理,最佳的 A 10和 A 20值使以下偏差之和达到最小:

∃
n

i= 1
e

2
i = ∃

n

i= 1

D2i - ( A 10 b 1i + A 20 b2i )
2
, (24)

对∃
n

i = 1
e

2
i 分别求关于A 10, A 20的偏导数, 并令之为 0, 得到以下方程组:

∃
n

i= 1
b1iD 2i = ∃

n

i= 1
A 10 b

2
1 i + ∃

n

i= 1
A 20 b1 ib2i

∃
n

i= 1
b2iD 2i = ∃

n

i= 1
A 10 b1 ib2i + ∃

n

i= 1
A 20 b

2
2i

, (25)

方程( 25)的矩阵形式为

∃
n

i= 1
b1 iD 2i

∃
n

i= 1

b2 iD 2i

=

∃
n

i= 1
b

2
1i � ∃

n

i = 1
b 1ib 2i

∃
n

i= 1

b 1ib 2i � ∃
n

i = 1

b
2
2i

 
A 10

A 20

� . (26)

该方程的解为

A 10

A 20

=

∃
n

i= 1

b
2
1i � ∃

n

i= 1

b1ib2i

∃
n

i= 1

b1ib2i � ∃
n

i= 1

b
2
2i

- 1

 
∃
n

i= 1

b1iD2i

∃
n

i= 1

b2iD2i

. (27)

依此类推,由式( 16)之三元方程:

D 3 = A 10 c1+ A 20 c2+ A 30c3, (28)
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可得到下面的方程组:

∃
n

i= 1

c1 iD 3i

∃
n

i= 1
c2 iD 3i

∃
n

i= 1
c3 iD 3i

=

∃
n

i= 1

c
2
1i � ∃

n

i= 1

c1ic2i � ∃
n

i= 1

c1ic3i

∃
n

i= 1
c1ic2i � ∃

n

i= 1
c

2
2i � ∃

n

i= 1
c2ic3i

∃
n

i= 1
c1ic3i � ∃

n

i= 1
c2ic3i � ∃

n

i= 1
c

2
3i

 

A 10

A 20

A 30

, (29)

该方程的解为

A 10

A 20

A 30

=

∃
n

i= 1
c

2
1i � ∃

n

i= 1
c1ic2i � ∃

n

i = 1
c1ic3i

∃
n

i= 1
c1ic2i � ∃

n

i= 1
c

2
2i � ∃

n

i = 1
c2ic3i

∃
n

i= 1
c1ic3i � ∃

n

i= 1
c2ic3i � ∃

n

i = 1
c

2
3i

- 1

 

∃
n

i= 1
c1iD 3i

∃
n

i= 1
c2iD 3i

∃
n

i= 1
c3iD 3i

. (30)

6 � 样品测量

6�1 � �谱仪
用H PGe探测器 �谱仪(美国 Canberra 公司制造)测量样品. 探测器为 GX3020型,晶体

尺寸为 #60 mm  54 mm,可测量 �射线能量范围为 0�004~ 10 MeV; 在 25 cm 源距, 对60Co

点源1 332 keV 的 �射线峰分辨率、相对效率和峰康比分别为 1�91 keV, 37�3%和 60%1. 使用

Accuspec多道板和微机组成的计算机多道, ADC 变换增益和多道存储容量最大为8 192道. 用

Genie- 2000谱分析软件分析谱数据. 系统使用Canberra747铅室, 10~ 1 635 keV能区积分本

底计数率为 2 s
- 1

.

6�2 � 效率刻度
用GBW04124铀矿渣标准物质掺入模拟基质, 混匀, 制成 #75 mm  50 m m 柱状几何条

件的刻度源, 模拟基质由 SiO2 ( 71�2% )、Al2O3 ( 20�5% )和 Fe2O3 ( 8�3%)分析纯化学试剂混

合、磨细、120目过筛制成. 在与样品测量完全相同的几何条件下收集刻度源的 �能谱和空白

基质本底 �能谱. 各个能量的�射线源效率为

∃c =
N c/ T c - N bm/ T bm

A c Y
, (31)

式中, ∃为效率; N c , N bm和 T c, T bm分别为刻度源和基质本底 �能谱峰面积和谱数据收集时

间; A c为刻度源活度; Y 为�射线分支比.

由实验效率值用双对数多项式拟合得到效率曲线方程,当 E & 240 keV 时,

ln∃= - 6�024+ 1�272lnE - 1�437  10
- 1
( lnE )

2
, (32)

当 E> 240 keV时,

ln∃= 2�029  103
- 1�658  103lnE + 5�369  102( lnE )

2
-

8�750  10( lnE )
3
+ 7�067( lnE )

4
- 2�274  10- 1

( lnE )
5
, (33)

式中, E 为 �射线的能量.
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6�3 � 谱数据收集时样品中�射线发射核的比活度与 D 值

测量时样品中的核素活度由下式计算:

A =
1
m ∃

m

i = 1
(
N i

T
- nbi )

1
∃i

1
Y i
, (34)

式中, T 为样品谱数据收集时间; ∃i为刻度源效率; Yi 为 �射线的分支比; N i 为 �射线的峰面

积; nbi为本底峰计数率; m 是计算某核素所用 �射线数, 对234Th, m= 1;对214Pb/ 214Bi, m= 4;

对
228

Ac, m= 3;对
212

Pb/
208

Tl, m= 2. 对于与谱数据收集时间相比半衰期不是长的多核素而

言,由于谱数据收集过程中核素活度有明显的变化,由式( 34)得到的是谱数据收集一段时间内

的平均活度.

由式( 34)得到谱数据收集时的活度,而不是采样时的活度, 并且在我们的计算过程中所需

的不是活度而是原子核的衰变数, 把活度转化为衰变数 D :

D = AT =
1
m ∃

m

i= 1

(
N i

T
- nbv )

1
∃i

1
Y i
T , (35)

� � 将由实验谱得到的 D 值和式( 18) ~ ( 22)计算得到的 b1, b2 或 c1, c2 和 c3 代入式(15)或

(16)联立方程, 可计算得到 A 10, A 20和 A 30.

6�4 � 沉积物样品的测定
样品于 2001年 5月 8日采自厦门大学白城海滩潮间带. 当日的最低潮时间为 06: 30左

右以及 18: 30左右. 采样时间从 18: 00开始至 18: 30为止,共采集 2个样品,两采样点相距约

4 m,采样点离高潮位线距离约为 25 m. 采样时只取表层 0�5 cm 厚的泥样, 每个样品重约

1 kg. 采样时发现样品 1的采样点沉积物较稀软, 样品 2的采样点沉积物较硬实. 回实验室将

样品放置14 h后, 除去上面澄出的水分,然后用 #75 mm  50 mm的塑料样品盒封装样品并上

机测量,第 1个样品封装后立即测量, 12 h后换测第 2个样品, 此后相隔一定时间重测 2 个样

品,样品中核素比活度随时间变化如图 1和图 2所示.

图 1 � 样品 1 中的核素比活度随时间变化
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图 2 � 样品 2 中的核素比活度随时间变化

6�5 � 最小二乘法的处理结果
由测量得到的数据用以上最小二乘方法计算得到初始

时刻样品中各个核素的比活度列于表 3.

7 � 讨论

样品 1和样品 2中各个核素比活度随时间变化的趋势

相同. 同一个样品中, 在实验误差范围内, 40K, 210Pb的比

活度不随时间变化, 主要是由于它们的半衰期比实验所经

历的时间要长得多.

7�1 � 表层沉积物中 U/ Th/ Ra/ Pb不平衡
测量结果表明所研究沉积物中 238 U/ 234 Th, 226 Ra/

222Rn, 228T h/ 224 Ra/ 212 Pb 衰变不平衡, 但与期望的结果一

致.

表 3 � 最小二乘法计算得初始时刻

样品中各个核素的比活度( Bq/ kg)

核素 样品 1 样品 2

238U 25�6 ∋ 2�8 10�9 ∋ 1�8

234Th 82�0 ∋ 8�5 92�4 ∋ 8�9

226Ra 13�1 ∋ 1�4 14�5 ∋ 1�9

222Rn 8�31 ∋ 0�77 10�3 ∋ 1�5

210Pb 51�1 ∋ 6�2 54�8 ∋ 5�6

228Ra 20�2 ∋ 1�8 22�0 ∋ 2�5

228Ac 18�2 ∋ 1�5 19�8 ∋ 2�5

228Th 33�2 ∋ 3�8 35�6 ∋ 4�2

224Ra 14�3 ∋ 1�9 19�5 ∋ 2�2

212Pb 48�5 ∋ 4�2 47�9 ∋ 3�5

40K 249 ∋ 28 267 ∋ 31

� � 由于钍是颗粒活性核素,铀是非颗粒活性核素,近些年234T h/ 238U 在输出生产力和沉积物

表面混合速率研究中得到广泛应用[ 12~ 15] , 样品中234Th 比活度随时间呈下降趋势, 说明样品

中234Th的比活度比238U 高,也就是沉积物中234T h过剩. 从最小二乘法计算得到的初始样品

中
234

T h和
238

U 比活度, 可以得到不同测量时间过剩的
234

Th, 由此计算得
234

Th 的半衰期为

24�3和 24�5 d,与文献[ 7]的数据 24�1 d完全一致.

沉积物中镭同位素会通过水- 沉积物界面由沉积物向水体扩散, 222Rn是惰性气体核素,

由沉积物向水体扩散比镭更容易,所以镭同位素与222Rn经常用来研究沉积物- 水界面的物质

交换,本文的226Ra- 222Rn测定结果表明,表层沉积物中222Rn相对于226Ra亏损.

无论从图 1, 2还是从最小二乘法的计算结果看,不能说明228Ra与228Ac存在衰变不平衡,

735 期 � 刘广山等: 不平衡铀系和钍系核素的 �谱测定



其原因是从采样到测量, 尤其对第 2个样品的测量,与228Ac的半衰期相比,已经历了相当长的

时间,即测量时的228Ac与228Ra不平衡已探测不到,这样由最小二乘法计算得到的228Ac活度

已不是初始样品中228Ac的活度.
228T h- 224Ra- 212Pb的测定结果呈现出228Th 与212Pb 颗粒活性特征,从最小二乘法的计

算结果看, 212Pb不仅相对于224Ra过剩,而且相对于228T h也过剩. 由于样品采自潮间带, 海洋

学过程时间尺度小, 212Pb相对于224Ra过剩类似于210Pb相对于226Ra的过剩, 且在所测的 2个

样品中过剩程度不存在量级的差别.

7�2 � 关于 �谱方法测定不平衡铀系和钍系核素

具有海洋学意义的铀系核素有238 U, 226 Ra, 222Rn, 210 Pb, 钍系核素有 228Ra, 228 Th, 228 Ac,
224Ra. 以往用�谱方法测量环境样品中的天然铀系和钍系核素, 仅测量长寿命的子系母体核

素238U, 226Ra, 228Ra, 228Th. 如研究工作要求的只是测定子系母体核素238U, 226Ra, 228Ra, 228Th的

比活度,则将样品放置相当的时间,使测量利用的�射线发射核与母体达到衰变平衡,就可达到

测量目的. 测量226Ra和228Th时需将样品气密封放置 15~ 20 d,测量228Ra仅需放置 1 d多,测量
238

U则需放置 100~ 120 d,但这样也丢失了在海洋学研究中很有意义的短寿命核素的信息. 本

文的意义在于测量长寿命核素的同时得到样品中
222

Rn,
224

Ra等较短寿命核素的含量.

待测核素包括子系子体核素时, 必须在各个子系达到衰变平衡前测量样品, 其中测定
238U / 234Th, 226Ra/ 222Rn, 228Ra/ 228Ac需进行 2次以上的谱数据收集; 测量228Th/ 224Ra/ 212Pb需

要 3次以上的谱数据收集. 从图 1, 2也可看出, 由于实验误差存在,各个核素比活度随谱数据

收集开始时间的变化并不平衡,所以要得到正确的结果必须进行多次谱数据收集,需要应用最

小二乘方法,计算出最接近真实值的结果. 由于子体核素
222

Rn,
228

Ac,
224

Ra和
212

Pb半衰期短,

海洋环境样品均为低放射性水平样品, 收集谱数据需要较长的时间, 在谱数据收集期间样品中

核素活度是明显变化的, 正是考虑了这个因素,核素活度计算公式( 14) ~ ( 16)变得复杂, 但要

同时测定初始时刻样品中子系母体和子体核素的活度,本文的数据处理方法是需要的.
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Measurement of nuclides of uranium and thorium series

of disequilibrium using ��spectroscopy

LIU Guang�shan1, H UANG Yi�pu1, L I Jing1, YE Lin1

( 1� Department of Oceanography / I nst itut e of S ubtrop ical Oceanography, X iamen Univ ersity , Xiamen 361005, China )

Abstract: T he decay dy namic equations of tw o daug hters are resolv ed as initial activities o f daughters are not zero,

and calculation formula of activities for measuring uranium and thorium series of disequilibrium using ��spectrosopy is

g iven. 238 U , 234 T h, 226Ra, 222Rn, 228 Ra, 228T h, 224Ra, 212 Pb, 210Pb and 40K in tw o sediment samples are determined as

application.

Key words: uranium series; t horium series; disequilibrium series; analysis of ��spectrum
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